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0 Bautellanordnung zur StromfUhrung fur keramische Hochtemperatur-Brennstoffzellen. 



© Bauteilandordnung zur StromfUhrung zwischen 
benachbarten ebenen, stapelformig angeordneten 
Brennstoffzellen mit keramischem Feststoffelektrolyt 
(1), bestehend aus einer die gasformigen Medien 
Brennstoff (CH*) und Sauerstofftrager (O2) separie- 
renden elektrisch leitenden Trennplatte (7) und beid- 
seits von ihr angeordneten, in der Sauerstoffelektro- 



de (2) und der Brennstoff elektrode (3) fest veranker- 
ten Stromkollektoren {5; 10), wobei mmdestens der 
Strom kollektor auf einer Seite lateral parallel zur 
Plattenebene freibeweglich auf der Trennplatte (7) 
gleiten kann. Vanante: Der sauerstoffseitige Strom- 
kollektor (10) ist auf der Trennplatte (7) fest veran- 
kert. 



Fig.l 
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BAUTEILANORDNUNG ZUR STROMFOHRUNG FUR KERAMISCHE HOCHTEMPERATUR- 

BREN NSTOFFZELLEN 



Technisches Gebiet 



Hochtemperatur-Brennstoffzellen zur Umwand- 
lung von chemischer Energie in elektrische Ener- 
gie. Die elektrochemische Energieumwandlung und 
die hierzu benotigten Vorichtungen gewinnen dank 
ihres guten Wirkungsgrades gegenuber anderen 
Umwandiungsarten an Bedeutung. 

Die Erfindung bezieht sich auf die Weiterent- 
wicklung der elektrochemischen Hochtemperatur- 
Zellen unter Verwendung von keramischen Fest- 
stoffelektrolyten aJs lonenleiter, wobei die Zellen 
weitgehend unabhSngig vom verwendeten Brenn- 
stoff sein solien und eine raumsparende Anordnung 
gewahren soiien. 

Im engeren Sinne betrifft die Erfindung eine 
Bauteilanordnung zur Stromfuhrung zwischen be- 
nachbarten flachen, ebenen, stapelformig angeord- 
neten Hochtemperatur-Brennstoff zellen mit Fest- 
stoffelektrolyt auf der Basis von dotiertem. stabili- 
siertem Zirkonoxyd, wobei jeweils die Sauerstoff- 
elektrode der einen Brennstoffzelie mit der Brenn- 
stoffelektrode der nachstfolgenden Brennstoffzelie 
elektrisch verbunden und der zwischen den Elek- 
troden iiegende Zwischenraum durch eine gasdich- 
te, elektrisch leitende Trennplatte in zwei, die un- 
terschiedlichen gasf5rmigen Medien Brennstoff 
(CH 4 ) und Sauerstofftrager (0 2 ) fOhrenden Raume 
unterteilt ist. 

Stand der Technik 



Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit kerami- 
schem Feststoffelektrolyten sind aus zahlreichen 
Veroffentlichungen bekannt. Die eigentlichen Ele- 
mente fUr derartige Zellen k6nnen die verschie- 
densten Formen und Abmessungen aufweisen. Urn 
die ohmschen Spannungsverluste klein zu halten, 
wird allenthalben versucht, die Dicke der Elektrolyt- 
schicht moglichst niedrig zu halten. Form und Ab- 
messungen der Elemente richten sich zudem nach 
der Forderung der Moglichkeit der elektrischen Se- 
rieschaltung einer Vielzahl von Zellen, urn auf die 
n5tige Klemmenspannung zu kommen und die 
StrQme vergleichsweise niedrig zu halten. 

Im Falle einer stapelformigen Anordnung einer 
Vielzahl von plattenformigen ebenen Brennstoffzel- 
len Shnlich dem Rlterpresse-Prinzip muss der 
Strom senkrecht zur Plattenebene von der Sauer- 
stoffeiektrode der einen Zelle zur Brennstofelektro- 
de der nachstfolgenden Zelle geleitet werden. Als 
wesentliche Bauelemente sind fur diese Funktion 



elektrische Verbindungsglieder zu den Elektroden 
(Stromkollektoren) und Trennplatten (Bipolarplatten; 
erfordeiiich. 

Die bisher bekannten Bauelemente und deren 
5 Anordnungen befriedigen vielfach beziiglich der 
verwendeten Werkstoffe, der Konstruktion und Fa- 
brikation sowie dem Langzeitverhallen den moder- 
nen Anforderungen nicht. 

Die bekannten, fGr Brennstoffzellen verwende- 

10 ten Grundelemente zeichnen sich meistens durch 
eine vergleichsweise komplizierte Geometrie aus, 
die den Bau von kompakten, raumsparenden Anla- 
gen erschwert insbesondere fehlt eine fur eine 
optimale Serieschaltung der Einzelzellen vorteilhaf- 

?5 te Anordnung, die sich mit einfachen Fabrikations- 
mitteln realisieren lasst. Dabei sind vor allem Fra- 
gen der Kontaktierung und des Stromubergangs 
nur mangelhaft gelost. 

Es besteht daher ein grosses Bediirfnis nach 

20 Weiterentwicklung, Vereinfachung und Rationalisie- 
rung des Aufbaus und der HersteNung von strom- 
fQhrenden Grund-Bauelementen und deren optima- 
le gegenseitige Anordnung basierend auf kerami- 
schen Hochtemperatur-Brennstoffzellen. 

25 Zum Stand der Technik werden die nachfol- 
genden Druckschriften genannt: 

O.Antonsen. W.Baukal und W.Fischer, 
"Hochtemperatur-Brennstoffbatterie mit kerami- 
schem Elektrolyten ,, t Brown Boveri Mitteilungen 

30 Januar/Februar 1966. Seiten 21-30, 

- US-A-4 692 274 

- US-A-4 395 468 

- W.J.Dollard und W.G.Parker, "An overview of the 
Westinghouse Electric Corporation solid oxide fuel 

35 cell program", Extended Abstracts. Fuel Cell Tech- 
no logy and Applications, International Seminar, 
Den Haag, Niederlande, 26. bis 29. Oktober 1987, 

- FJ.Rohr, High-Temperature Fuel Cells, Solid 
Electrolytes. 1978 by Academic Press, Inc., Seite 

40 431 ff. 

- D.C.Fee et al., Monolithic Fuel Cell Development. 
Argonne National Laboratory, Paper presented at 
the 1986 Fuel Cell Seminar, Oct. 26 - 29. 1986 
Tucson, AZ, U.S. Department of Energy, The Uni- 

45 versity of Chicago. 

Darstellung der Erfindung 



so Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine 
Bauteilanordnung zur StromfUhrung zwischen be- 
nachbarten. ebenen, stapelformig angeordneten 
Hochtemperatur-Brennstoffzellen anzugeben, wel- 
che einerseits einen guten elektrischen Kontakt so- 
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wohl zu den Elektroden der Brennstoffzelle wie zu 
den Ubrigen Bauteilen unter sich bei Temperaturen 
bis zu 1000 *C gewahrleistet, wobei eine hohe 
elektrische Leitfahigkeit sowie ein geringer Kontakt- 
widerstand garantiert werden soil. Die ganze An- 
ordnung soli ausserdem eine. hinreichende Lang- 
zeitstabilitat aufweisen. Die Bauetemente soiien ko- 
stengQnstig, reproduzierbar und auswechselbar 
hergestellt werden konnen und es ist speziell auf 
rasche und problemlose Demontierbarkeit zu ach- 
ten. 

Diese Aufgabe wird dadurch gelost. dass die 
eingangs erwahnte Bauteilanordnung in der Form 
realisiert ist dass eine ebene glatte Trennplatte 
und beidseits von ihr angeordnete, sowohl in der 
Sauerstoffelektrode als auch in der Brennstoffelek- 
trode fest verankerte Stromkollektoren vorhanden 
sind, wobei mindestens der Strom kollektor auf ei- 
ner Seite lateral parallel zur Plattenebene frei be- 
weglich auf der Trennplatte gleitend ausgefuhrt ist. 

Weg zur AusfOhrung der Erfindung 



Die Erfindung wird anhand der durch Rguren 
naher erlauterten Ausfuhrungsbeispiele beschrie- 
ben. 

Dabei zeigt : 

Rg. 1 einen schematischen Schnitt/Aufriss durch 
eine Brennstoffzellenanordnung mit Trennplatte 
und beidseitig von ihr lateral frei beweglichen 
Stromkollektoren in Form von gewellten Ban- 
dern, 

Rg. 2 einen schematischen Schnitt/Aufriss durch 
eine Brennstoffzellenanordnung mit Trennplatte 
und beidseitig von ihr lateral frei beweglichen 
Stromkollektoren aus bandformigen bzw. draht- 
formmigen Bauelementen, 
Rg. 3 einen schematischen Schnitt/Aufriss durch 
eine Brennstoffzellenanordnung mit Trennplatte 
und sauerstoffseitig sowohl in der Trennplatte 
als auch in der Sauerstoffelektrode fest veran- 
kertem drahtfdrmigen Strom kollektor, 
Rg. 4 einen schematischen Schnitt/Aufriss durch 
eine Brennstoffzellenanordnung mit Trennplatte 
und sauerstoffseitig sowohl in der Trennplatte 
als auch in der Sauerstoffelektrode fest veran- 
kertem bandfdrmigen mehrfach gewellten 
Stromkollektor. 

Rg. 1 stellt einen schematischen 
Schnitt/Aufriss durch eine Brennstoffzellenanord- 
nung mit Trennplatte und beidseitig von ihr lateral 
frei beweglichen Stromkollektoren in Form von ge- 
wellten BSndem dar. Die eigentliche 
Hochtemperatur-Brennstoffzelle besteht aus dem 
keramischen Feststoffelektrolyten 1 aus dotiertem. 
stabilisiertem ZrCfe und der porosen (positiven) 
Sauerstoffelektrode 2 (La/Mn-Perowskit) sowie der 



porosen (negativen) Brennstoffelektrode 3 ( 
Ni/Zr02 -Cermet). 4 ist ein auf die Brennstoffelektro- 
de 3 aufgesintertes. aufgeschweisstes Oder aufge- 
iotetes Nickelgewebe (Drahtgeflecht. Rlz. Vlies. 
5 Metallwolle etc.). 5 stellt den Stromkollektor auf der 
Brennstoff seite in Form eines trapezartig gewellten 
Bandes dar. das vorzugsweise aus Ni besteht 6 ist 
eine punktformige Lot'Schweissverbindung zwi- 
schen dem brennstoff seitigen Stromkollektor 5 und 
10 dem Nickelgewebe 4. 7 stellt eine gasdichte. elek- 
trisch leitende Trennplatte aus einer oxydationsbe- 
standigen Hochtemperaturlegierung dar. Es kom- 
men dafiir grundsatzlich Nickel-. Kobalt- Oder Ei- 
senlegierungen in Frage. Im vorliegenden Fall tragt 
/5 die Trennplatte 7 auf der Brennstoffseite eine Nik- 
kelplattierung 8 als Kontakt vermittelnde Oberfla- 
chenschicht fOr gleitende Beruhrung mit dem 
brennstoffseitigen Stromkollektor 5. Die dem letzte- 
ren ermoglichte laterale freie Beweglichkeit parallel 
20 zur Plattenebene ist durch einen Doppelpfeil ange- 
deutet. 9 stellt eine dunne Edelmetallplattierung auf 
der Sauerstoffseite der Trennplatte 7 dar. Sie be- 
steht in der Regel aus Au. einem Pt-Metall oder 
einer entsprechenden Legierung. 10 ist der Strom- 
25 kollektor auf der Sauerstoffseite in Form eines 
rechteckig gewellten Bandes, der im allgemeinen 
aus einer warmfesten Nickel- oder Eisenlegierung 
besteht. Auf der Kontakt- und Beruhrungsflache zur 
Trennplatte 7 tragt der Stromkollektor eine Edelme- 
30 tallbeschichtung 11. bestehend aus einem Pt-Me- 
tall. Die laterale freie Beweglichkeit parallel zur 
Plattenebene ist durch je einen Doppelpfeil ange- 
deutet. Der Stromkollektor 10 ist auf der Sauerstoff- 
seite fest und elektrisch leitend in die Sauerstoff- 
35 elektrode 2 eingebettet. Das Symbol CH* steht 
allgemein fur den vom gasformigen Brennstoff 
durchfluteten. das Symbol O2 fur den vom gasfor- 
migen Sauerstofftrager (Luft) durchfluteten Raum 
der Brennstoffzelle. 
40 In Rg. 2 ist ein schematischer Schnitt Aufnss 

durch eine Brennstoffzellenanordnung mit Trenn- 
platte und beidseitig von ihr lateral frei beweglichen 
Stromkollektoren aus bandformigen bzw. drahtfor- 
migen Bauelementen dargestellt. Im Prinzip ent- 
45 sprechen die Bezugszeichen 1 bis 11 denjenigen 
der Fig. 1. Der Stromkollektor 10 auf der Sauer- 
stoffseite hat hier die Form eines trapezformig ge- 
wellten Bandes. Die Scheitel der Welle, die der 
Trennplatte zugewandt sind und an ihren Kontakt- 
50 flachen zu der letzteren die Edelmetallbeschich- 
tung 11 tragen. sind weiter ausgefuhrt. als die 
gegenuberliegenden, in die Sauerstoffelektrode 2 
eingebetteten Scheitel. Der Stromkollektor 5 auf 
der Brennstoffseite ist hier in Form eines verhalt- 
55 nismassig lockeren Wendels ausgefuhrt. dessen 
Windungen zur Langsachse leicht schief stehen. 
Die laterale freie Beweglichkeit der Stromkollekto- 
ren 5 und 10 parallel zur Plattenebene ist wieder 



5 



EP 0 432 381 A1 



6 



durch je einen Doppelpfeil angedeutet. 

Rg. 3 bezieht sich auf einen schematischen 
Schnrtt'Aufriss durch eine Brennstoffzellenanord- 
nung mit Trennplatte und sauerstoffseitig sowohl in 
der Trennplatte als auch in der Sauerstoffelektrode 
fest verankertem drahtformigen Stromkollektor. Die 
Bezugs2eichen 1 bis 8 entsprechend genau denje- 
nigen der Rg. 1. In dieser Ausfuhrung fehlt die 
EdelmetaJIplattierung 9 auf der Sauerstoffseite der 
Trennplatte 7. Desgleichen fehlt die Edelmetallbe- 
schichtung 11 der Kontakt/Beruhrungsflache des 
sauerstoffseitigen Stromkollektors 10. Stattdessen 
ist letzterer uber punktformige Lot-oder Schweiss- 
verbindungen 12 fest mechanisch kraftschlOssig 
und elektrisch leitend auf der Trennplatte 7 veran- 
kert Der Stromkollektor 10 hat hier die Form eines 
dunndrahtigen Wendels mit 2ur Ungsachse der 
Schraubenlinie stark schief gestellten, abgeplatte- 
ten Windungen, der sowohl auf der Seite der 
Trennplatte 7 (Punktformige Verbindungen 12) als 
auch auf der Seite der Sauerstoffelektrode 2 
(Bnbettung) totaJ eingespannt ist. Der Drahtdurch- 
messer des Stromkollektors 10 ist in der Rgur 
stark Qbertrieben dargestelft Der Stromkollektor 5 
auf der Brennstoffseite ist hier in Form eines dun- 
nen sinusformig gewellten Bandes ausgefuhrt. Sei- 
ne laterale Beweglichkeit parallel zur Plattenebene 
ist durch einen Doppelpfeil angedeutet. 

In Rg. 4 ist ein schematischer Schnitt/Aufriss 
durch eine Brennstoffzellenanordnung mit Trenn- 
platte und sauerstoffseitig sowohl in der Trennplat- 
te als auch in der Sauerstoffelektrode fest veran- 
kerten bandformig mehrfach gewellten Stromkollek- 
toren dargestellt. Grundsatzlich entsprechen die 
Bezugszeichen denjenigen der Rg. 3. Der Strom- 
kollektor 5 auf der Brennstoffseite ist hier in Form 
einer lockeren MetallwoHe bzw. eines Metallge- 
stricks ausgefuhrt und uber punktformige Lotver- 
bindungen mit dem Nickelgewebe 4 fest zu einem 
einheitlichen Ganzen vereinigt Die laterale Beweg- 
lichkeit einzelner wellenShnlicher Teile des Strom- 
kollektors 5 ist durch einen Doppelpfeil angedeutet. 
Der Stromkollektor 10 auf der Sauerstoffseite ist in 
Form eines doppelt gewellten dunnen Bandes aus- 
gefuhrt. 

Einer sinusahnlichen, schiefen Hauptwelle ist 
im bereich des Nulldurchganges eine Nebenwelle 
kleinerer Amplitude und kleinerer Wellenlange 
uberlagert. Dadurch entsteht ein Gebilde, das bei 
gegeniiber Steifigkeit senkrecht zur Plattenebene 
eine hohe Elastizitat parallel zu letzterer aufweist, 
so dass die Krafte an den Einspannstellen 
(Sauerstoffelektrode 2 und Trennplatte 7) klein ge- 
halten werden. Dank der totalen Einspannung auf 
beiden Seiten braucht der Stromkollektor 10 ohne- 
hin keinerlei Kontaktdruckkra'fte zu Ubertragen; er 
dient allein der elektrischen StromGbertragung. Er 
kann deshalb aus weniger warmfestem Werkstoff 



ausgefuhrt werden. 

Ausfuhrungsbeispiel 1: 

5 SieheRg. 1! 

Eine Bauteilanordnung zur Stromfuhrung wurde 
aus folgenden Einzelteilen aufgebaut: 
Nickelgewebe auf der Brennstoffelektrode Strom- 

10 kollektor, Brennstoffseite Trennplatte Stromkollek- 
tor. Sauerstoffseite 

Die eigentliche Brennstoffzelle bestand aus ei- 
ner flachen. ebenen Platte mit dem zentral ange- 
ordneten Feststoffelektrolyten 1 aus stabilisiertem 

/5 Zr02, einer aufgesinterten Sauerstoffelektrode 2 
aus La/Mn-Perowskit und einer ebenfalls aufgesin- 
tereten Brennstoffelektrode 3 aus einem Ni/ZrOs- 
Cermet Auf letztere wurde ein Nickelgewebe 4 
(Drahtdurchmesser 0,03 mm; Maschenweite 0.25 

20 mm) mit Hilfe eines den Schmelzpunkt erniedrigen- 
den Sinteradditivs grossflSchig aufgesintert 

Der brennstoffseitige Stromkollektor 5 bestand 
aus einem trapezformig gewellten Band aus Nickel 
mit folgenden Abmessungen: 

25 Dicke - 0,15 mm 
Breite = 1,8 mm 
Wellenlange = 2 mm 
Amplitude = 0,75 mm 

Der Stromkollektor 5 wurde an den Scheitel- 

30 punkten einer Seite uber punktformige Lotverbin- 
dungen 6 mit dem Nickelgewebe 4 zu einem ein- 
heitlichen Ganzen vereinigt. Zu einem Zweck wur- 
de ein Nickellot mit geringem Zusatzen an Ag, Cr 
und Si verwendet, dessen Schmelzpunkt ca. 100 

35 " C unter demjenigen von Reinnickel lag. 

Die gasdichte, elektrisch leitende Trennplatte 7 
bestand aus einem 0,35 mm dicken blanken Blech 
aus einer oxydationsbestandigen Bsenbasislegie- 
rung mit der Werkstoffnummer 1.4762 gemass 

40 Deutscher Norm DIN mit der Bezeichnung 
X10OAI124 und der nachfolgenden Zusammenset- 
zung: 

Cr = 24 Gew.-% 
Al = 1,5 Gew.-% 
45 Si = 0,9 Gew.-% 
Mn = 0,8 Gew.-% 
C = 0,10 Gew.-% 
Fe = Rest 

Dieser Tragerwerkstoff der Trennplatte 7 v/urde 
so auf der Brennstoffseite elektrochemisch mit einer 
30 urn dicken Nickelplattierung 8 versehen. Auf der 
Sauerstoffseite wurde in gleicher Weise galvanisch 
eine Edelmetallplattierung 9 in Form einer Au- 
Schicht von 5 am Dicke aufgebracht. 
55 Der sauerstoffseitige Stromkollektor 10 bestand 
aus einem rechteckformig gewellten Band, das in 
den senkrechten Partien (Stegen) zusatzlich fein 
gewellt war. Die Abmessungen der Hauptwelle wa- 
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ren die folgenden: 
Dicke = 0,10 mm 
Breite = 2 mm 
Wellenlange = 3,5 mm 
Amplitude = 1,4 mm 

Als Werkstoff wurde eine oxyddispersionsge- 
hartete Nickelbasis-Superlegierung mit dem Han- 
delsnamen MA 754 von Inco mit der nachfolgen- 
den Zusammensetzung gewahlt 
Cr = 20,0 Gew.-% 
Al = 0,3 Gew.-% 
Ti = 0,5 Gew.-% 
C = 0,08 Gew.-% 
Y 2 0 3 = 0.6 Gew.-% 
Ni = Rest 

Der Stromkollektor 10 wurde an den flachen. 
der Trennplatte 7 zugewandten Scheiteln der recht- 
eckformigen Welle mit einer Edelmetallbeschich- 
tung 1 1 in Form einer Pt-Auflage von 3 urn Dicke 
versehen. Diese Schicht wurde nach vorheriger 0.5 
um dicker Vergoldung elektrochemisch aufge- 
bracht. Die Edelmetallbeschichtung 11 gewahrlei- 
stet einen einwandfreien StromUbergang an der 
Kontakt/Beruhrungs-FISche 
Stromkollektor/Trennplatte im Betrieb. Die der Sau- 
erstoffelektrode 2 zugewandten aufgerauhten fla- 
chen Scheitel des Stromkollek tors 10 wurden im 
La/Mn-Perowskit der Elektrode eingebettet bzw. 
aufgesintert, wobei geeignete Sinteradditive und 
eine reduzierende bis neutrale Sinteratmosphare 
gewahrt wurden. 

Nach erfolgtem Zusammenbau und mechani- 
scher sowie thermischer Belastung konnte festge- 
stellt werden, dass die Stromkollektoren 5 und 10 
in Richtung senkrecht zur Plattenebene eine gerin- 
ge Durchfederung aufwiesen, sich jedoch im allge- 
meinen vergleichsweise steif verhielten wahrend 
sie sich in lateraler Richtung parallel zur Platten- 
ebene auf der Trennplatte 7 frei gleitend bewegen 
konnten. 

AusfUhrungsbeisptel 2: 

Siehe Fig. 21 

Der Aufbau der Bauteilanordnung zur Strom- 
fUhrung war grundsatzlich der gleiche wie in Bei- 
spiel 1. 

Das Nickelgewebe 4 bestand diesmal aus mehr 
oder weniger verfilzten sehr diinnen Drahten und 
wurde analog Beispiel 1 auf der Brennstoffelektro- 
de 3 grossflachig aufgesintert. Der brennstoffseitige 
Stromkollektor 5 bestand aus einem vergleichswei- 
se lockeren Wendel aus Nickeldraht, dessen Win- 
dungen zur Langsachse leicht schief standen. Die 
Abmessungen waren die folgenden: 
Drahtdurchmesser = 0,30 mm 
Windungsdurchmesser = 1 ,5 mm 



Steigung - 1 mm 

Schiefstellung der Windung gegenuber Normalebe- 
ne ca. 15* 

Der Stromkollektor wurde an den betreffenden 
5 Scheitelpunkten der Windungen uber punktformige 
Lotverbindungen 6 mit dem Nickelgewebe (Filz) zu 
einem Ganzen zusammengestellt. 

Die gasdichte Trennplatte 7 bestand aus einem 
0,4 mm dicken Blech aus einer oxyddispersionsge- 
w harteten Eisenbasislegierung mit der Handelsbe- 
zeichnung MA 956 von Inco mit der folgenden 
Zusammensetzung: 
Cr = 20.0 Gew.-% 
Al = 4,5 Gew.-% 
15 Ti = 0.5 Gew.-% 
Y 2 0 3 = 0.5 Gew.-% 
Fe Rest 

Der Tragerwerkstoff dieser Trennplatte 7 wurde 
auf der Brennstoffseite elektrochemisch mit einer 
20 40 um dicken Nickelplattierung 8 versehen. Auf der 
Sauerstoffseite wurde elektrochemisch eine Edel- 
metallplattierung 9 in Form einer Au Pd-Legierung 
mit 20 Gew.-% Pd aufgebracht, indem mehrere Au- 
und Pd-Schichten nacheinander abgeschieden und 
25 das Ganze dann wahrend 1 2 h bei 900 * C einer 
DiffusionsglCihung unter Vakuum unterworfen wur- 
de. Die fertige Edelmetallplattierung wies eine 
Schichtdicke von 6 urn auf. Der Vorteil dieser 
Au Pd-Legierung liegt im gegenuber reinem Au um 
30 ca. 300 "C hoheren Schmelzpunkt 
(Solidustemperatur). 

Der sauerstoffseitige Stromkollektor 10 bestand 
aus einem trapezformig gewellten Band mit folgen- 
den Abemssungen: 
35 Dicke = 0.15 mm 
Breite = 2.4 mm 
Wellenlange = 3 mm 
Amplitude = 1,5 mm 

Als Werkstoff diente eine modifizierte oxyddis- 
40 persionsgehartete Nickelbasis-Superlegierung mit 
der nachfolgenden Zusammensetzung: 
Cr = 17.0 Gew.-% 
Al = 1 .5 Gew.-% 
Mo = 2,0 Gew.-% 
45 W = 3.5 Gew.-% 
Ta = 2.0 Gew.-% 
Zr = 0,15 Gew.-% 
B = 0.01 Gew.-% 
C =0,05 Gew.-% 
50 Y 2 0 3 = Gew.-% 
Ni = Rest 

Der Stromkollektor 10 wurde an den flachen. 
der Trennplatte 7 zugewandten Scheiteln der tra- 
pezformigen Welle mit einer Edelmetallbeschich- 
55 tung 11 in Form einer Pt/Pd-Auflage von 5 um 
Dicke versehen. Die Pt/Pd-Legierung enthielt 50 
Gew.-% Pt und 50 Gew.-% Pd und wurde elektro- 
chemisch nach vorheriger 0,5 um dicker Vergol- 
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dung abgeschieden. Die der Sauerstoffelektrode 2 
zugewandten schmalen flachen Scheite! des 
Stromkollektors 10 wurden im La/Mn-Perowskit der 
Elektrode eingebettet und durch Sintem test veran- 
kert 

Der Stromkollektor 10 war in Richtung senkrecht 
zur Plattenebene vergleichsweise steif, wahrend 
der Stromkollektor 5 unter der Belastung verhalt- 
nismassig stark einfederte. Beide Stromkollektoren 
konnten slch parallel zur Plattenebene lateral auf 
der Trennplatte 7 gleitend frei bewegen. 

Ausfuhrungsbeispiel 3: 

Siehe Fig. 3! 

Der Aufbau der Bauteilanordnung war ahnlich 
wie in Beispiel 1, wobei jedoch der Stromkollektor 
10 auf der Sauerstoffseite sowohl in der Sauerstoff- 
elektrode 2 wie auf der Trennplatte 7 verankert war. 
Das Nickelgewebe 4 bestand aus einem Drahtge- 
flecht ahnlichen Aufbaus und ahnlicher Abmessun- 
gen wie in Beispiel 1. Es wurde grossflachlg auf 
der Brennstoffelektrode 3 aufgesintert. 

Der brennstoffseitige Stromkollektor 5 bestand 
aus einem sinusformig gewellten Band aus einer 
Nickelbasis-Superlegierung mit dem Handelsna- 
men Inconel 600 mit der nachfolgenden Zusam- 
mensetzung: 
Cr = 15.5 Gew.-% 
Fe = 8,0 Gew.-% 
Mn = 0,5 Gew.-% 
Si = 0,2 Gew.-% 
C = 0,08 Gew.-% 
Ni = Rest 

Die Abmessungen der Welle waren die folgen- 

den: 

Dicke = 0,08 mm 
Breite = 2,5 mm 
Wellenlange = 1 ,5 mm 
Amplitude = 0,7 mm 

Der Stromkollektor 5 wurde an den Scheitel- 
punkten einer Seite uber punktformige LStverbin- 
dungen 6 mit dem Nickelgewebe 4 verbunden. 

Die Trennplatte 7 bestand aus einem 0,3 mm 
dicken blanken Blech aus einer oxydationsbestan- 
digen Nickelbasis-Superle gierung mit der Handels- 
bezeichnung Nimonic 75 mit der nachfolgenden 
Zusammensetzung: 
Cr = 19.5Gew.-% 
Ti = 0,4 Gew.-% 
Fe = 3.0 Gew.-% 
Mn = 0.3 Gew.-% 
Si = 0,3 Gew.-% 
C = 0,10 Gew.-% 
Ni = Rest 

Der Tragerwekstoff der Trennplatte 7 wurde auf 
der Brennstoffseite elektrochemisch mit einer 35 



urn dicken Nickelplattierung 8 versehen. Die Sau- 
erstoffseite blieb unverandert, d.h. ohne Plattierung. 
Hingegen wurde sie gesaubert. gebeizt und vor der 
Weiterverarbeitung auf Hochglanz poliert. 

5 Der sauerstoffseitige Stromkollektor 10 bestand 

aus einem dunndrahtigen Wendel mit zur Langs- 
achse der Schraubenlinie stark schief gestellten, 
abgeplatteten Windungen. Die Abmessungen wa- 
ren die folgenden: 

io Drahtdurchmesser = 0,18 mm 
Windungsdurchmesser = 3 mm 
Steigung = 0.8 mm 

Schiefstellung der Windung gegenuber Normalebe- 
ne ca. 45* 

is Als Werkstoff wurde eine oxydationsbestandige 
Bsenbasislegierung mit der Werkstoffnummer 
1.4742 gemMss Deutscher Norm DIN mit der Be- 
zeichnung XlOCrAI18 und der nachfolgenden Zu- 
sammensetzung verwendet 

20 Cr = 18 Gew.-% 
Al » 1,0 Gew.-% 
Si = 0.9 Gew.-% 
Mn = 0.8 Gew.«% 
C = 0,10 Gew.-% 

25 /Fe = Rest 

Der Stromkollektor 10 wurde an den der Trenn- 
platte 7 zugewandten Scheiteln der Windungen 
durch punktformige Schweissverbindungen 12 mit 
der Trennplatte 7 elektrisch leitend und mecha- 

30 nisch kraftschlussig fest verankert. Die der Sauer- 
stoffelektrode 2 zugewandten Scheite! der Windun- 
gen wurden im La/Mn-Perowskit der Eiektrode ein- 
gebettet und durch Sintem befestigt. 
Der Stromkollektor 10 war dank der Schiefstellung 

35 der Windungen des Wendels trotz beidseitiger Ein- 
spannung sowohl in Richtung senkrecht zur Plat- 
tenebene als auch parallel zur letzteren bemer- 
kenswert elastisch. Da weder auf die Sauerstoff- 
elektrode 2 noch auf die Trennplatte 7 ein Kontakt- 

40 druck zur guten Stromubertragung notwendig ist. 
kann die Federkonstante des Stromkollektors 10 
beliebig kfein sein. 

Ausfuhrungsbeispiel 4: 
Siehe Fig. 4! 

Der Aufbau der Bauteilanordnung zur Strom- 
fOhrung war prinzipiell der gleiche wie in Beispiel 3. 

50 Das Nickelgewebe 4 bestand aus einem filz- bzw. 
metallwolleartigen Vlies und wurde analog Beispiel 
1 auf der Brennstoffelektrode 3 grossfiachig aufge- 
sintert (Diffusionsschweissung). 
Der brennstoffseitige Stromkollektor 5 bestand aus 

55 einer Art Metallwolle (Metallgestrick), hergestellt 
aus zopfartig geflochtenen dOnnen Nickeldrahten. 
Die Abmessungen waren die folgenden: 
Drahtdurchmesser = 0.05 mm 
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Totale Hone des Vlieses = 1,8 mm 

Der Stromkollektor 5 wurde an zahlreichen Be- 
rQhrungspunkten Qber punktformige Ldtverbindun- 
gen unter Verwendung eines gut benetzenden Nik- 
kellots mlt einem Schmelzpunkt von ca. 1 300 " C 
mit dem Nickelgewebe 4 verbunden. 

Die Trennplatte 7 bestand aus einem 0.35 mm 
dicken blanken Btech aus einer oxyddispersionsge- 
ha'rteten Nickelbasis-Supertegierung mit niedrigem 
Al- und Ti-Gehalt mit dem Handelsnamen MA 754 
von Inco mit nachfolgender Zusammensetzung: 
Cr = 20,0 Gew.-% 
Al = 0.3 Gew.-% 
Ti = 0,5 Gew.-% 
C = 0.05 Gew.-% 
Y 2 0 3 = 0,6 Gew.-% 
Ni = Rest 

Der Tragerwerkstoff der Trennplatte 7 wurde 
auf der Brennstoffseite galvanisch mit einer 25 um 
dicken Nickelplattierung 8 versehen. Die Sauer- 
stoffseite blieb unverandert. 

Der sauerstoffseitige Stromkollektor 10 bestand 
aus einem doppeit geweilten dUnnen Band. Einer 
sinusShnlichen, schiefen Hauptwelle war im Be- 
reich des Nulldurchganges eine Nebenwelle kfeine- 
rer Amplitude und kleinerer Wellenlange iiberla- 
gert. Die Abmessungen der Hauptwelle waren die 
fotgenden: 

Banddicke = 0,12 mm 
Bandbreite = 2,2 mm 
Wellenlange = 3 mm 
Amplitude = 1 ,6 mm 

Schiefstellung der Windung gegenuber Normalebe- 
ne ca. 30* 

Als Werkstoff diente eine oxydationsbestandige 
Fe/Cr/AI-Legierung mit der Werkstoff nummer 
1.4767 gemass Deutscher Norm DIN mit der Be- 
zeichnung CrAI20 5 und der nachfolgenden Zu- 
sammensetzung: 
Cr = 20 Gew.-% 
Al = 5 Gew.-% 
Si = 0,6 Gew.-% 
Mn = 0,8 Gew.-% 
C= 0,08 Gew.-% 
Fe = Rest 

Der Stromkollektor 10 wurde an den der Trenn- 
platte 7 zugewandten Scheiteln der Hauptwelle 
durch punktformige Ni/Cr-L6tverbindungen 12 mit 
der Trennplatte 7 elektrisch leitend verbunden. Die 
der Sauerstofelektrode 2 zugewandten Scheitel der 
Hauptwelle wurden im La/Mn-Pe rows kit der Elektro- 
de eingebettet und fest verankert 
Dank der Doppelwellenausfuhrung war der Strom- 
kollektor in beiden Hauptrichtungen (senkrecht zur 
Plattenebene und parallel dazu) sehr elastisch. Es 
gilt das unter Beispiel 3 Gesagte. 

Um die Langzeitstabilitat der einzelnen Bautei- 
le, insbesondere der Edelmetallbeschichtungen 



(Plattierung 9 auf der Sauerstoffseite der Trennplat- 
te 7; Beschichtung 11 an der 
KontaktBeruhrungsflache des Stromkollektors 10 
mit der Trennplatte 7) zu erhohen. ist es vorteilhaft. 
5 bei alien Beispielen 1 bis 4 zwischen dem Grund- 
korper (Tragermetall) und der Edelmetall-Oberfla- 
chenschicht eine Diffusionssperrschicht auf der Ba- 
sis einer Siiizium enthaitenden intermetallischen 
Verbindung vorzusehen. Derartige Sperrschichten 

w werden im allgemeinen durch Flammspritzen. Plas- 
maspritzen. in seltenen Fallen (da teuer!) durch 
Kathodenzerstaubung auf das Tragermetall aufge- 
bracht. Vorzugsweise wurde zu diesem Zweck em 
Nickelsilizid verwendet. Durch diese Massnahmen 

75 wird vor allem die Diffusion des Edelmetalls in das 
darunter liegende Tragermetall hinetn stark verzo- 
gert oder praktisch ganz unterbunden. 

Die Erfindung ist nicht auf die Ausfuhrungsbei- 
spiele beschrankt. 

20 Die Bauteilanordnung zur Stromfuhrung zwi- 

schen benachbarten flachen, ebenen. stapelfbrmig 
angeordneten Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit 
Feststoffelektrolyt 1 auf der Basis von dotiertem. 
stabilisiertem Zirkonoxyd. wobei jeweils die Sauer- 

25 stoffelektrode 2 der einen Brennstoffzelle mit der 
Brennstoffelektrode 3 der nachstfolgenden Brenn- 
stoffzelle elektrisch verbunden und der zwischen 
den Elektroden 2; 3 liegende Zwischenraum durch 
eine gasdichte. elektrisch leitende Trennplatte 7 in 

30 zwei. die unterschiedlichen gasfdrmigen Medien 
Brennstoff CH 4 und Sauerstofftrager O: fuhrenden 
Raume unterteilt ist. besteht allgemein dann. dass 
eine ebene glatte Trennplatte 7 und beidseits von 
ihr angeordnete. sowohl in der Sauerstoffelektrode 

35 2 als auch in der Brennstoffelektrode 3 fest veran- 
kerte Stromkollektoren 5; 10 vorhanden sind. wobei 
mindestens der Stromkollektor auf einer Seite late- 
ral parallel zur Plattenebene frei beweglich auf der 
Trennplatte 7 gleitend ausgefuhrt ist. Vorzugsweise 

40 besteht die Bauteilanordnung aus der Trennplatte 7 
aus einer warmfesten Hochtemperaturlegierung, die 
auf der Sauerstoffseite mit einem Edelmetall 9 Oder 
einer Edelmetall-Legierung und auf der Brennstoff- 
seite mit Nickel 8 oder einer hochprozentigen Nik- 

45 kellegierung plattiert ist. wobei der Stromkollektor 
10 auf der Sauerstoffseite aus einer oxydationsbe- 
standigen warmfesten Legierung besteht. die min- 
destens an den Beruhrungsstellen mit der Trenn- 
platte 7 mit einem Edelmetall 11 beschichtet und 

so an ihrer gegenuberiiegenden Seite fest in die aus 
LaMn-Perowskit bestehende Sauerstoffelektrode 2 
eingebettet ist und dass ferner der Stromkollektor 5 
auf der Brennstoffseite aus Nickel oder einer hoch- 
prozentigen Nickellegierung besteht und uber em 

55 Nickelgewebe 4 durch eine Lot-. Schweiss- oder 
Sinterverbindung 6 fest mit der aus einem NLZrCV 
Cermet bestehenden Brennstoffelektrode 3 verbun- 
den ist. 
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In einer speziellen AusfOhrung der Bauteilan- 
ordnung ist der StromkoIIektor 10 auf der Sauer- 
stoffseite uber die mit Edelmetall beschichteten 
Beruhrungsstellen mit der Trennplatte durch eine 
Lot-, Schweiss- Oder Sinterverbindung 12 test ver- 5 
bunden. 

Die Bauteilanordnung besteht vorteilhafterweise 
darin, dass der StromkoIIektor 10 auf der Sauer- 
stoffseite aus einem TrSger aus einer Bsenbasis- 
Oder einer Nickelbasis-Superlegierung mit Oder io 
ohne Dispersionshartung besteht und dass minde- 
stens die mit einem Edelmetall. ausgewahlt aus der 
Gruppe Au, Pd, Pt, Rh Oder einer Legierung minde- 
stens zweier dieser Elemente, beschichteten Stel- 
len 2wischen Tragermetall und Edelmetallbeschich- 15 
tung 9 eine Diffusionssperrschicht auf der Basis 
einer Silizium enthaltenden intermetallischen Ver- 
bindung aufweisen. Die Stromkollektoren 5; 10 wei- 
sen die Form von einfach Oder mehrfach gewellten, 
geknickten Oder plissierten Bandern Oder von 20 
Drahtwendeln, Drahtgeflechten, Metallgeweben 
Oder von Metallfilzen oder Vliesen auf. 

Anspruche 

25 

1. Bauteilanordnung zur Stromfuhrung zwischen 
benachbarten flachen, ebenen. stapelformig ange- 
ordneten Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit 
Feststoffelektrolyt (1) auf der Basis von dotiertem, 
stabilisiertem Zirkonoxyd, wobei jeweils die Sauer- 30 
stoffelektrode (2) der einen Brennstoffzelle mit der 
Brennstoffelektrode (3) der nachstfolgenden Brenn- 
stoffzelle elektrisch verbunden und der zwischen 

den Elektroden (2; 3) liegende Zwischenraum 
durch eine gasdichte, elektrisch leitende Trennplat- 35 
te (7) in zwei, die unterschiedlichen gasformigen 
Medien Brennstoff (CH*) und Sauerstofftrager (O2) 
fuhrenden Raume unterteilt ist, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass eine ebene glatte Trennplatte (7) 
und beidseits von ihr angeordnete, sowohl in der 40 
Sauerstoffelektrode (2) als auch in der Brennstoff- 
elektrode (3) fest verankerte Stromkollektoren (5; 
10) vorhanden sind, wobei mindestens der Strom- 
koIIektor auf einer Seite lateral parallel zur Platten- 
ebene frei beweglich auf der Trennplatte (7) glei- 45 
tend ausgefUhrt ist. 

2. Bauteilanordnung nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass die Trennplatte (7) aus einer 
warmfesten Hochtemperaturlegierung besteht, die 

auf der Sauerstoffseite mit einem Edelmetall (9) so 
oder einer Edelmetall-Legierung und auf der Brenn- 
stoffseite mit Nickel (8) oder einer hochprozentigen 
Nickellegierung plattiert ist. und dass der StromkoI- 
Iektor (10) auf der Sauerstoffseite aus einer oxyda- 
tionsbestandigen warmfesten Legierung besteht, 55 
die mindestens an den Berilhrungsstellen mit der 
Trennplatte (7) mit einem Edelmetall (11) beschich- 
tet und an ihrer gegenuberliegenden Seite fest in 



die aus La/Mn-Perowskit bestehende Sauerstoff- 
elektrode (2) eingebettet ist, dass ferner der Strom- 
koIIektor (5) auf der Brennstoffseite aus Nickel oder 
einer hochprozentigen Nickellegierung besteht und 
Uber ein Nickelgewebe (4) durch eine Lot-, 
Schweiss- oder Sinterverbindung (6) fest mit der 
aus einem Ni/Zr0 2 -Cermet bestehenden Brenn- 
stoffelektrode (3) verbunden ist 

3. Bauteilanordnung nach Anspruch 2, dadurch ge- 
kennzeichnet. dass der StromkoIIektor (10) auf der 
Sauerstoffseite Uber die mit Edelmetall beschichte- 
ten BerOhrungsstellen mit der Trennplatte durch 
eine Lot-. Schweiss- oder Sinterverbindung (12) 
fest /erbunden ist. 

4. Bauteilanordnung nach Anspruch 2 oder 3, da- 
durch gekennzeichnet. dass der StromkoIIektor M0) 
auf der Sauerstoffseite aus einem TnSger aus einer 
Eisenbasis-oder einer Nickelbasis-Superlegierung 
mit oder ohne Dispersionshartung besteht und 
dass mindestens die mit einem Edelmetall, ausge- 
wahlt aus der Gruppe Au, Pd. Pt. Rh oder einer 
Legierung mindestens zweier dieser Elemente. be- 
schichteten Stellen zwischen Tragermetall und 
Edelmetallbeschichtung (9) eine Diffusionssperr- 
schicht auf der Basis einer Silizium enthaltenden 
intermetallischen Verbindung aufweisen. 

5. Bauteilanordnung nach einem der vorangegan- 
genen Anspruche. dadurch gekennzeichnet, dass 
die Stromkollektoren (5; 10) die Form von einfach 
oder mehrfach ge wellten, geknickten oder plissier- 
ten Bandern oder von Drahtwendeln, Drahtgeflech- 
ten. Metallgeweben oder von Metallfilzen oder Vlie- 
sen aufweisen. 



8 



r • • • 

EP 0 432 381 A1 





10 



Europaisches 
Patentamt 



EUROPAISCHER 
RECHERCHENBERICHT 



Nummer der Anmeldung 
EP 90 11 7576 



EINSCHLAGIGE DOKUMENTE 



Kategorle 



Kemzeichnung das Ookuments nut Angabe. sowelt erforderiich, 
daf maflgebUchen Telle 



eemm 
Anspruch 



KLASSIFIK A TTON DER 
AKMELDUNG (Int. Cl.5) 



A 
A 



CH-A-4 907 42 (BROWN & BOVERI) 

FR-A-2 296 703 (COMMISSARIAT A L'ENERGIE ATOMI- 
QUE) 

" Figur 2; Seite 7, Zeilen 21-39 ■ 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Band 10. Nr. 175 
(E-413)[2231], 20. Juni 1986; 

& JP-A-61 24 158 (MITSUBISHI DENKI K.K.) 01-02-1986 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Band 11. Nr. 138 
(E-503)[2585], 2. Mai 1987; 

& JP-A-61 279 068 (ISHIKAWAJIMA HARIMA HEAVY IND. 
CO., LTD) 09-12-1986 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Band 10. Nr. 289 

(E-442)[2345], 2. Oktober 1986; 

& JP-A-61 109 262 (HITACHI LTD) 27-05-1986 

US-A-3 300 344 (D.T. BRAY et al.) 



Der vorllegende Recherchenbericht wurde fur alio Paten tanspriic he ersteltt 



H 01 M 
8/24 

H01 Ma02 



RECHERCHIERTE 
SACHGEBIETE (Int. Cl.5) 



H 01 M 



Recherchenort 



Den Haag 



Abschlufldatum der Recherche 



14 Januar 91 



Prufer 



D'HONDT J.W. 



KATEQOR1E DER QENANNTEN DOKUMENTE 
X : von besonderer Bedeutung alleln betrachtet 
Y : von besonderer Bedeutung in Verbindung mlt einer 

anderen Veroffentilchung dereelben Kategorle 
A : technologJscher Hlntergrund 
O: nichtachrlftllche Often barung 
P: Zwischenllteratur 

T : der Erf indung zugrunde llegende Theotien Oder GrundsaUe 



E : alteres PatentdokumenU daa Jedoch erst am Oder 
nach dem Anmeldedatum verbffentlicht worden ist 
D : in der Anmeldung angefQhrtes Dokument 
L : aus anderen GKinden angefuhrles Dokument 



& : Mitglled der gleichen Patent* amllle. 
uberemstimmendes Dokument 



